ネパール産プロポリスの成分研究 by 戸泉 文江 et al.
183J. of Kyushu Univ. of Health and Welfare. 14：183 ～ 187,　2013
ネパール産プロポリスの成分研究
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Chemical Constituents of Nepalese Propolis
　Propolis, a complex resinous material collected by honeybees from buds and exudates of certain 
plant sources neighboring its hive, is considered to possess broad spectrum of biological activities 
and has historical utilization in folk medicine. Thus, it is extensively being used in health food, 
pharmaceutical preparations etc. The chemical consistency of propolis is highly dependent on the 
flora of the region from where it is collected. In this study, we investigated propolis from different 
geographical locations in Nepal and isolated several known compounds. As a result, we clarified the 
origins of propolis in Nepal.   
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緒言
　プロポリスはミツバチがその行動圏にある種々の植
物から摂取した樹液や花粉などと、自らの分泌物を混
ぜ合わせた物質である。ミツバチはプロポリスを巣の
入り口に塗って冷気や水の浸入を防ぎ、巣の壁に塗る
ことで修理・補強に用いている。また、ミツバチの巣
内は 35 ～ 36℃で湿度も高く、雑菌が増殖しやすい環
境であるにもかかわらずプロポリスがあることで菌の
増殖を防いでいる。このようなプロポリスの働きを把
握し、人々は古来より民間薬として利用してきた。プ
ロポリスの民間薬としての歴史は長く、紀元前 300 年
頃から利用され、古代エジプト人は死体の防腐保存の
ために使用したといわれている。現在海外では外用薬
として利用されており、日本では生理活性物質の含有
が顕著な健康補助食品として広く用いられている。1-4)
　プロポリスの成分としてフラボン類、アルデヒド類、
カルコン類など200種類以上の物質が報告されており、
主な生物活性としては抗菌活性、抗炎症活性、抗酸化
活性、免疫調整活性、抗腫瘍活性がある。抗腫瘍成分
に関するプロポリス中の成分研究では、カフェイン酸
フェネチルエステル、アルテピリン C 等の化合物が各
種腫瘍細胞に対し細胞毒性を示すことが知られている。
2,5-6) プロポリスの成分は地域によってまた起源植物に
よって科学的な組成が異なるため多様であり、そのこ
とは同時に生物活性の差としても現れる。そのため構
成成分を明らかにし、活性成分を特定することは、プ
ロポリスを利用するうえで大変重要である。現在、ヨー
ロッパ産、ブラジル産、中国産、オーストラリア産な
どのプロポリスは構成成分が明らかになってきており、
また起源植物も特定されている。しかしながら、南ア
ジア産のプロポリスの研究はあまり進んでおらず、活
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性等のデータも少ない。そこで我々は、ネパールの標
高の異なる地域で採取されたプロポリスを比較し構成
成分の解明を試みた。また、Chitwan 産でみられる
ような亜熱帯地方にみられるプロポリスの成分はデー
タが少なく、さらなる成分の解明が必要だと考えたた
め、今回、Chitwan 地区にある Naryanghat（標高約
300m）から採取されたプロポリスの成分について探
索するとともに、HPLC で Chitwan 産や Naryanghat
産とは異なる成分ピークを示した Kathmandu 産（標
高約 1100m）の成分の探索を行い、成分を比較した。
方法と結果
1.　ネパール各地のプロポリスの成分分析
　ネパールの様々な地域で採集されたプロポリス構成
成分を明らかにするため、それぞれを HPLC で分析し
成分ピークを比較した。分析条件は、カラム : Capcell 
Pak C18 column (5mM, 4.6mm I.d x 250mm, 
Shiseido Fine Chemicals )、グラジエント法 ( A → B 
: 35 → 100%　in 60min, A : 0.01% TFA in water, 
B : CH3CN )、吸光度 : 250nm、流速 : 0.5mL/min 
とした。その結果、標高約 300m にある Chitwan、
Naryanghat、Jugadi、Dang Valley と標高約 1100m
にある Kathmandu では成分ピークが異なることが分
かった。そこで、標高約 300m の地域の一つである
Naryanghat 産と標高約 1100m の Kathmandu 産のプ
ロポリスの成分を単離し構成成分の解明を試みた。
【Fig. 1 ネパールの都市と標高】
【Fig. 2 ネパール各地のプロポリス HPLC 分析】
分析条件
Column : Capcell Pak C18 column (5mM, 4.6mm I.d 
x 250mm, Shiseido Fine Chemicals )
グラジエント法 ( A → B : 35 → 100%　in 60min, A 
: 0.01% TFA in water, B : CH3CN )
UV : 250nm
Rate : 0.5mL/min
1)　Kathmandu 産プロポリスの抽出分離
　Kathmandu 産のプロポリスを CH2Cl2 3L で 2 回還
流させながら抽出し、CH2Cl2 抽出物 258g を得た。そ
の う ち 160g を Silica gel 、Lobar RP-18 、DIAION 
HP-20 、HPLC の各種カラムクロマトグラフィーで
繰り返し精製を行った。物質の同定には、核磁気共鳴
装 置（JEOL FT-NMR A-500 お よ び JEOL FT-NMR 
ECP-600）を使用し、1H-NMR、13C-NMR、HMQC、
HMBC を測定、スペクトルデータを分析し、また文献
値との比較により、カフェ酸エステル誘導体、フラボ
ノイド誘導体およびケイヒ酸誘導体を得た。7-12)
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【Chart 1 Kathmandu 産プロポリスの抽出分離】
【Fig. 3 Kathmandu産プロポリスより単離された物質】
1.　Naryanghat 産プロポリスの抽出分離
　次に Naryanghat 産プロポリスを MeOH 2L で 2 回
還流抽出し、MeOH 抽出物を 238g 得た。このうち
67.6g を Silica gel 、Lobar RP-18 、DIAION HP-20、
HPLC の各種カラムクロマトグラフィーで繰り返し精
製を行った。物質の同定は、核磁気共鳴装置（JEOL 
FT-NMR A-500 および JEOL FT-NMR ECP-600）を
使用し、1H-NMR、13C-NMR、HMQC、HMBC を測定、
スペクトルデータを分析し、また文献値との比較によ
り、10 種のフラボノイド誘導体を得た。13-21)
【Chart 2 Naryanghat 産プロポリスの抽出分離】
【Fig. 4 Naryanghat産プロポリスより単離された物質】
考察
　今回、ネパールで採集したプロポリスの構成成分の
解明を目的とし、亜熱帯地方である Naryanghat から
採取されたプロポリスの成分について探索と、HPLC
分析で Chitwan 産や Naryanghat 産とは異なる成分
ピークを示した Kathmandu 産の成分の探索を行い、
成分を比較した。その結果、Kathmandu 産のプロポ
リスから、カフェ酸エステル誘導体（1~3）フラボノ
イド誘導体（4~8）、ケイヒ酸誘導体（9~11）を単離
し、また、Naryanghat 産からフラボノイド誘導体（12
～ 20）を単離した。Kathmandu 産から単離した B 環
に水酸基を持たないフラボノイド誘導体は flavanone
や flavone であった。それに対し Naryanghat 産は閉
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環した構造の neoflavonoid を主成分とし、chalcone、
isoflavone、flavanone といった多彩な構造を持つフラ
ボノイドが単離され、2 つのプロポリスは全く植生の
違う起源植物から成り立っていることが示唆された。
　Kathmandu 産のプロポリス成分は、他で報告され
ているヨーロッパ産、中国産のポプラ (Populus sp.)
由来プロポリス成分と類似していることから、起源
植物はポプラであることが明らかとなった。また、
Naryanghat 産のプロポリスの成分は、先行実験者
により行われた Chitwan 地区の森林に多く自生して
いるマメ科の Dalbergia sissoo の成分研究で明らか
となった化合物と非常に酷似していた。このため、
Naryanghat 産のプロポリスの起源植物は Dalbergia 
sissoo であることが明らかとなった。また、化合物 16
はこれまでのネパール産プロポリスからは単離されて
おらず今回初めての報告である。
　Kathmandu 産と Naryanghat 産におけるプロポリ
スの成分の違いはネパールにおけるそれらの地域の
標高の違いに基づくものと考えられる。これまでに
Dalbergia 属植物を起源とするプロポリスはブラジル
北東部より得られていたものが知られていたが 22)、成
分については未解明な部分も多く今回の結果は亜熱帯
地域におけるプロポリスの起源に関する知見に寄与す
るものと考えられる。
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